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Àííîòàöèÿ
Â ñòàòüå ðàññìîòðåíû îñîáåííîñòè îðìèðîâàíèÿ ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå ñèã-
íàëîâ ñàìîäèðàêöèè è ñèãíàëîâ ïåðâè÷íîãî è ñòèìóëèðîâàííîãî åìòîñåêóíäíîãî î-
òîííîãî ýõà â ïëåíêå ïîëèâèíèëáóòèðàëÿ, ëåãèðîâàííîé ìîëåêóëàìè òàëîöèàíèíà HW




ìîëü/ë. Ïîêàçàíî, ÷òî ïðè âîçáóæäåíèè ðàçëè÷íûõ
ó÷àñòêîâ ëèíèè ïîãëîùåíèÿ â äèàïàçîíå äëèí âîëí 760 ÷ 790 íì ìàêñèìóìû ñïåêòðîâ
ñèãíàëîâ åìòîñåêóíäíîãî îòîííîãî ýõà ñäâèãàþòñÿ îòíîñèòåëüíî ìàêñèìóìà ñïåêòðà
âîçáóæäàþùèõ èìïóëüñîâ êàê â ñòîêñîâó îáëàñòü (ïðè íàêà÷êå íà äëèíå âîëíû 765 íì),
òàê è â àíòèñòîêñîâó îáëàñòü (ïðè íàêà÷êå íà äëèíå âîëíû 790 íì), è ïðåäëîæåí ñïîñîá
êîãåðåíòíîãî àíòèñòîêñîâîãî ëàçåðíîãî îõëàæäåíèÿ ëåãèðîâàííûõ ïîëèìåðíûõ ïëåíîê.
Êëþ÷åâûå ñëîâà: åìòîñåêóíäíûé, ñàìîäèðàêöèÿ, îòîííîå ýõî, ïîëèìåðíàÿ
ïëåíêà, àíòèñòîêñ, îïòè÷åñêîå îõëàæäåíèå, îíîíû.
Ââåäåíèå
Ýåêòèâíîå ðåøåíèå ïðîáëåìû ëàçåðíîãî îõëàæäåíèÿ òâåðäûõ òåë ïðè-
âåäåò ê ñîçäàíèþ êîìïàêòíûõ òâåðäîòåëüíûõ îïòè÷åñêèõ ðåðèæåðàòîðîâ,
ðàäèàöèîííî-ñáàëàíñèðîâàííûõ ëàçåðîâ è êâàíòîâûõ ýõî-ïðîöåññîðîâ, óíêöèî-
íèðóþùèõ áåç êðèîãåííûõ æèäêîñòåé. Ïåðâûé óñïåøíûé ýêñïåðèìåíò ïî îõëà-
æäåíèþ ëàçåðíûì ñâåòîì òÿæåëîãî ìåòàëëóîðèäíîãî ñòåêëà, àêòèâèðîâàííî-
ãî ðåäêîçåìåëüíûìè èîíàìè òðåõâàëåíòíîãî èòòåðáèÿ, áûë ïðîâåäåí â 1995 ã. â
ÑØÀ [1℄, è áûëà çàïàòåíòîâàíà ïðèíöèïèàëüíàÿ êîíñòðóêöèÿ ëàçåðíîãî ðåðèæå-
ðàòîðà [2℄. Îòìåòèì, ÷òî íà âîçìîæíîñòü îõëàæäåíèÿ òâåðäîãî òåëà â îïòè÷åñêîì
öèêëå ïîãëîùåíèÿ è àíòèñòîêñîâîé ëþìèíåñöåíöèè âïåðâûå óêàçàë Ï. Ïðèíãñõåéì
â 1929 ã., à ïîçäíåå, â 1950 ã., À. Êàñòëåð ïðåäëîæèë èñïîëüçîâàòü â êà÷åñòâå îï-
òè÷åñêè àêòèâíîé ñðåäû äëÿ âûñîêîýåêòèâíîãî îõëàæäåíèÿ ðåäêîçåìåëüíûå
ïðèìåñè [3, 4℄.
Íàøè ðàçðàáîòêè ïðîáëåìû ëàçåðíîãî îõëàæäåíèÿ òâåðäûõ òåë íà÷àëèñü â
1996 ã., ïðåäâàðèòåëüíûå èõ èòîãè íàøëè îòðàæåíèå â ìîíîãðàèÿõ [5, 6℄. Ê íà-
ñòîÿùåìó âðåìåíè ìàêñèìàëüíî äîñòèãíóòîå ýêñïåðèìåíòàëüíî ïîíèæåíèå òåìïå-
ðàòóðû êðèñòàëëè÷åñêîãî îáðàçöà ñîñòàâëÿåò ïîðÿäêà 100
◦
C, íà÷èíàÿ îò êîìíàò-
íîé [7℄. Àêòèâíî èùóòñÿ íîâûå ðåæèìû è ïðåäëàãàþòñÿ íîâûå ñðåäû îõëàæäåíèÿ
äëÿ ïîâûøåíèÿ ýåêòèâíîñòè îïòè÷åñêîãî õîëîäèëüíîãî öèêëà. Ñðåäè íèõ  ïî-
ëóïðîâîäíèêè, â òîì ÷èñëå íàíîðàçìåðíûå ãåòåðîñòðóêòóðû, è êðèñòàëëè÷åñêèå
íàíîïîðîøêè [811℄. Áîëüøèíñòâî ïðåäëîæåííûõ ñõåì ëàçåðíûõ ðåðèæåðàòîðîâ
ÿâëÿþòñÿ íåêîãåðåíòíûìè, èç-çà ÷åãî èíòåíñèâíîñòü ïðîöåññà îõëàæäåíèÿ ïðîïîð-
öèîíàëüíà ëèøü ÷èñëó ïðèìåñíûõ öåíòðîâ N . Èñêëþ÷åíèå ñîñòàâëÿåò ñõåìà, îñíî-
âàííàÿ íà ðåæèìå îïòè÷åñêîãî ñâåðõèçëó÷åíèÿ [6℄. Â äàííîé ðàáîòå ìû ïðåäëàãàåì
íîâóþ ñõåìó àíòèñòîêñîâà ðåæèìà êîãåðåíòíîãî ëàçåðíîãî îõëàæäåíèÿ ñ èíòåí-
ñèâíîñòüþ, ïðîïîðöèîíàëüíîé êâàäðàòó ÷èñëà àêòèâíûõ ïðèìåñíûõ ìîëåêóë N2 .
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èñ. 1. Ñòîêñîâ (à) è àíòèñòîêñîâ (á) ñäâèãè ñïåêòðà åìòîñåêóíäíîãî îòêëèêà (ÏÔÔÝ,
ÑÔÔÝ è ÑÑÄ) ïî îòíîøåíèþ ê ñïåêòðó âîçáóæäàþùèõ èìïóëüñîâ íà äëèíå âîëíû λ :
765 íì (à) è 790 íì (á): I  èíòåíñèâíîñòü (îòí. åä.), 1  ñïåêòð âîçáóæäàþùèõ èìïóëüñîâ,
2  ñïåêòð îòêëèêîâ
Èäåÿ îáñóæäàåìîãî ðåæèìà îõëàæäåíèÿ âîçíèêëà èç àíàëèçà ðåçóëüòàòîâ ýêñïåðè-
ìåíòîâ ïî èçó÷åíèþ îñîáåííîñòåé ñïåêòðîâ ñèãíàëîâ åìòîñåêóíäíîãî îòîííîãî
ýõà â ïîëèìåðíîé ïëåíêå [13, 14℄. Â ÷àñòíîñòè, áûëî îáíàðóæåíî, ÷òî ñïåêòðû
ýõî-ñèãíàëîâ ñäâèíóòû â êîðîòêîâîëíîâóþ îáëàñòü ïî îòíîøåíèþ ê ñïåêòðàì âîç-
áóæäàþùèõ èìïóëüñîâ.
1. Êîãåðåíòíîå ëàçåðíîå îõëàæäåíèå
ëåãèðîâàííîé ïîëèìåðíîé ïëåíêè
àññìîòðèì ñïåêòðàëüíûå îñîáåííîñòè ñèãíàëîâ åìòîñåêóíäíîãî îòîííîãî
ýõà (ÏÔÝ) íà ýíåðãåòè÷åñêîì ïåðåõîäå S0 → S1 (íà äëèíå âîëíû 795 íì) ìî-
ëåêóë òàëîöèàíèíà ìàðêè HW 1009 â ïîëèìåðíîé ïëåíêå ïîëèâèíèëáóòåðàëÿ
ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå. Áûëî îáíàðóæåíî, ÷òî ñïåêòð ÏÔÝ èñïûòûâàë àí-
òèñòîêñîâ ñäâèã ïî îòíîøåíèþ ê ñïåêòðó âîçáóæäàþùèõ èìïóëüñîâ íà âåëè÷èíó
3.5÷4 íì, ÷òî íå ìîæåò áûòü îáúÿñíåíî íåêîëëèíåàðíîñòüþ èìïóëüñîâ äðóã îòíî-
ñèòåëüíî äðóãà. Íåäàâíî ýòè ñïåêòðàëüíûå èññëåäîâàíèÿ áûëè íàìè ïðîäîëæåíû
íà íîâîì åìòîñåêóíäíîì ýõî-ñïåêòðîìåòðå [15℄. Ñïåêòðû ñèãíàëîâ ñòèìóëèðîâàí-
íîãî (ÑÔÔÝ) è ïåðâè÷íîãî (ÏÔÔÝ) åìòîñåêóíäíîãî ýõà, à òàêæå ñèãíàëîâ ñà-
ìîäèðàêöèè (ÑÑÄ) èññëåäîâàëèñü ïðè âîçáóæäåíèè ðàçëè÷íûõ ó÷àñòêîâ ëèíèè
ïîãëîùåíèÿ (â äèàïàçîíå 760 ÷ 790 íì). åçóëüòàòû ýòèõ åìòîñåêóíäíûõ ýõî-
ýêñïåðèìåíòîâ (ïðè äëèòåëüíîñòè èìïóëüñîâ 60 ñ) ïðèâåäåíû íà ðèñ. 1. Èç ðè-
ñóíêà âèäíî, ÷òî ïðè ðåçîíàíñíîì âîçáóæäåíèè èìïóëüñàìè ðàçíûõ äëèí âîëí
ñäâèã ñïåêòðîâ ëèáî ñòîêñîâ (ðèñ. 1, a  λ = 765 íì), ëèáî àíòèñòîêñîâ (ðèñ. 1, á 
λ = 790 íì). Äàäèì èíòåðïðåòàöèþ äàííîãî îáñòîÿòåëüñòâà. Äëÿ ýòîãî îáðàòèì-
ñÿ ê îðìå îïòè÷åñêîé ëèíèè (S0 → S1 ) ïîãëîùåíèÿ ìîëåêóëû òàëîöèàíèíà â
ïîëèìåðíîé ïëåíêå ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå, ïîêàçàííîé íà ðèñ. 2 [14℄.
Âèäíî, ÷òî åìòîñåêóíäíîå èìïóëüñíîå âîçáóæäåíèå íà äëèíå âîëíû 765 íì
ïîïàäàåò â ëåâóþ ÷àñòü ïîñëåäíåãî ¾ãîðáà¿ ëèíèè ïîãëîùåíèÿ, à íà äëèíå âîë-
íû 790 íì  â ïðàâóþ ÷àñòü. Â äàëüíåéøåì ìû óáåäèìñÿ, ÷òî ó÷àñòîê âîçáóæ-
äåíèÿ èìååò âàæíîå çíà÷åíèå äëÿ îáúÿñíåíèÿ õàðàêòåðà ñäâèãà. Èç ðèñ. 2 âèäíî,
÷òî øèðèíà ñïåêòðà èìïóëüñà íà ïîëóâûñîòå ñîñòàâëÿåò 28 íì. àçäåëèì ïîñëåä-
íèé ¾ãîðá¿ ëèíèè ïîãëîùåíèÿ íà äâå ÷àñòè: ëåâóþ è ïðàâóþ. Âûñîòà âåðòèêàëüíîé
ëèíèè õàðàêòåðèçóåò ÷èñëî ìîëåêóë, ñîîòâåòñòâóþùèõ îïðåäåëåííîé äëèíå âîëíû.
Ïðè ýòîì áóäåì ïîìíèòü, ÷òî áîëüøåé äëèíå âîëíû ñîîòâåòñòâóåò ìåíüøàÿ ÷àñòîòà
(è, ñîîòâåòñòâåííî, âåëè÷èíà êâàíòà). Íà ëåâîé ñïåêòðàëüíîé ÷àñòè ïî ìåðå óâå-
ëè÷åíèÿ äëèíû âîëíû ñóùåñòâåííî âîçðàñòàåò ÷èñëî ìîëåêóë, ïîãëîòèâøèõ èç èì-
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èñ. 2. Ôîðìà ëèíèè ïîãëîùåíèÿ ìîëåêóë òàëîöèàíèíà â ïîëèâèíèëáóòèðàëåâîé ïëåíêå
â äèàïàçîíå äëèí âîëí 600÷ 850 íì ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå
ïóëüñà ýíåðãåòè÷åñêè ¾ñëàáûå¿ êâàíòû ñâåòà. Ïîýòîìó ñïåêòð îòêëèêà (ÏÔÔÝ,
ÑÔÔÝ, ÑÑÄ), èñïóùåííîãî ýòîé ñïåêòðàëüíîé ÷àñòüþ, äîëæåí èñïûòûâàòü ñòîê-
ñîâ ñäâèã. Òåïåðü îáðàòèìñÿ ê ïðàâîé ñïåêòðàëüíîé ÷àñòè. Çäåñü áîëüøèíñòâî ìî-
ëåêóë ïîãëîùàþò ñâåò ìåíüøèõ äëèí âîëí (òî åñòü ïîãëîùàþò ýíåðãåòè÷åñêè áîëåå
¾ñèëüíûå¿ êâàíòû ñâåòà). Ïîýòîìó ñëåäóåò îæèäàòü, ÷òî ñïåêòð îòêëèêà (ÏÔÔÝ,
ÑÔÔÝ è ÑÑÄ) áóäåò èñïûòûâàòü àíòèñòîêñîâ ñäâèã.
Òàêèì îáðàçîì, äëÿ ðåàëèçàöèè êîãåðåíòíîãî åìòîñåêóíäíîãî îõëàæäåíèÿ
íàì ñëåäóåò âîçáóæäàòü ïðàâûé ñïåêòðàëüíûé ó÷àñòîê ïîñëåäíåãî ¾ãîðáà¿ ëè-
íèè îïòè÷åñêîãî ïîãëîùåíèÿ, èçîáðàæåííîé íà ðèñ. 2.
Îñíîâíûå óñëîâèÿ åìòîñåêóíäíîãî êîãåðåíòíîãî ëàçåðíîãî îõëàæäåíèÿ îá-
ñóæäàëèñü íàìè â [16℄. Ôèçè÷åñêàÿ êàðòèíà ïðîöåññà îõëàæäåíèÿ ñ ó÷åòîì äàííîé
íàìè èíòåðïðåòàöèåé ñïåêòðàëüíûõ ñäâèãîâ çàêëþ÷àåòñÿ â ñëåäóþùåì.
Ñòðóêòóðà óðîâíåé, ó÷àñòâóþùèõ â ïðîöåññå ïîãëîùåíèÿ è èñïóñêàíèÿ ñâåòà
íà ïåðåõîäå S0 → S1 , ñîñòîèò èç ýëåêòðîííûõ ñîñòîÿíèé S0 è S1 è ïðèìûêàþùåãî
ê íèì íàáîðà ýëåêòðîííî-êîëåáàòåëüíûõ ïîäóðîâíåé. Äàæå ïðè òåìïåðàòóðå àáñî-
ëþòíîãî íóëÿ ýëåêòðîí-îíîííûå ëèíèè íå èñ÷åçàþò, ïîñêîëüêó îòîïåðåõîäû ñ
ðîæäåíèåì ýëåêòðîííîãî âîçáóæäåíèÿ è îíîíà íå çàïðåùåíû ïðè íóëåâîé òåì-
ïåðàòóðå. Ïîýòîìó îïòè÷åñêàÿ ïîëîñà ïîãëîùåíèÿ ïðèìåñíîé ìîëåêóëû â îáëàñòè
00-ïåðåõîäà ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ ñîñòîèò èç óçêîé áåñîíîííîé ëèíèè (ÁÔË)
è øèðîêîãî îíîííîãî êðûëà (ÔÊ). Ýòî êðûëî ðàñïîëàãàåòñÿ â îáëàñòè áîëüøèõ
äëèí âîëí ïî îòíîøåíèþ ê ÁÔË. Ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ ýòî ñâÿçàíî ñ îòñóò-
ñòâèåì çàñåëåííîñòè ýëåêòðîííî-êîëåáàòåëüíûõ ïîäóðîâíåé âáëèçè S1 . Ñ ðîñòîì
òåìïåðàòóðû è, êàê ñëåäñòâèå, óâåëè÷åíèåì ýëåêòðîí-îíîííîãî âçàèìîäåéñòâèÿ
ýëåêòðîííî-êîëåáàòåëüíûå ïîäóðîâíè âáëèçè S1 íà÷èíàþò ïðèíèìàòü àêòèâíîå
ó÷àñòèå â ïðîöåññàõ ïîãëîùåíèÿ è èñïóñêàíèÿ ñâåòà. Ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå
èíòåíñèâíîñòü ÁÔË î÷åíü ìàëà è ïðàêòè÷åñêè âñÿ ýíåðãèÿ ñîñðåäîòî÷åíà â ñïåê-
òðàëüíîé îáëàñòè ÔÊ, à âñÿ êàðòèíà ñêðûòà íåîäíîðîäíûì óøèðåíèåì. Îäíîðîä-
íàÿ øèðèíà ýëåêòðîííîãî ïåðåõîäà ñîñòàâëÿåò íåñêîëüêî ãèãàãåðö. Âûñîêàÿ òåìïå-
ðàòóðà îïðåäåëÿåò âèä îíîííîãî ðàñïðåäåëåíèÿ â àìîðíîé ìàòðèöå è çàñòàâëÿåò
ìîëåêóëû êîëåáàòüñÿ íà ðàçíûõ ÷àñòîòàõ. Ñïîñîáíîñòü ïðèìåñíîé ìîëåêóëû ñî-
âåðøàòü êîëåáàíèÿ çàëîæåíà â íåé ïðèðîäîé è îïðåäåëÿåòñÿ ñëîæíîé õèìè÷åñêîé
ñòðóêòóðîé. ÔÊ õàðàêòåðèçóåò òó ñïåêòðàëüíóþ ðàçíèöó, êîòîðàÿ îòëè÷àåò ñïåêòð
íåêîëåáëþùåéñÿ ìîëåêóëû îò ñïåêòðà ìîëåêóëû, ñîâåðøàþùåé êîëåáàíèÿ, à îð-
ìà ÔÊ îïðåäåëÿåò âñå âîçðàñòàþùóþ ðîëü ýëåêòðîííî-êîëåáàòåëüíûõ ïîäóðîâíåé
âáëèçè ñîñòîÿíèÿ S1 â ïðîöåññàõ ïîãëîùåíèÿ è ëóîðåñöåíöèè. Ïî ñóùåñòâó, ÔÊ
ÿâëÿåòñÿ îäíîðîäíûì óøèðåíèåì ëèíèè. Åå øèðèíà ñîñòàâëÿåò ïîðÿäêà äåñÿòè
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è áîëåå ñì
−1
, ÷åìó ñîîòâåòñòâóåò âðåìÿ äåàçèðîâêè â íåñêîëüêî ñîòåí åìòîñå-
êóíä. Ñòîëü ñëîæíàÿ ñòðóêòóðà îïòè÷åñêîé ïîëîñû ïîãëîùåíèÿ ñêðûòà íåîäíîðîä-
íûì óøèðåíèåì (370 ñì
−1
, èëè 22 íì). Îñóùåñòâëÿÿ èìïóëüñíîå âîçáóæäåíèå íà
ïðàâîì ñêëîíå ñïåêòðàëüíîãî ¾ãîðáà¿, ìû óâåëè÷èâàåì âëèÿíèå ñëîæíîé êèíåòèêè
ïîãëîùåíèÿ è èñïóñêàíèÿ îíîíîâ íà ýëåêòðîííî-êîëåáàòåëüíûõ ïåðåõîäàõ âáëèçè
óðîâíåé S0 è S1 . Ñ ïðàêòè÷åñêîé òî÷êè çðåíèÿ âàæíî, ÷òîáû ðàçðàáàòûâàåìûé
íàìè îïòè÷åñêèé ðåðèæåðàòîð óíêöèîíèðîâàë èìåííî ïðè êîìíàòíîé òåìïå-
ðàòóðå. åæèì ðàáîòû òàêîãî ðåðèæåðàòîðà ÿâëÿåòñÿ êîãåðåíòíûì, ïîñêîëüêó
â åãî ðàáîòå èñïîëüçóþòñÿ êîãåðåíòíûå ÿâëåíèÿ, èíòåíñèâíîñòü êîòîðûõ ïðîïîð-
öèîíàëüíà êâàäðàòó ÷èñëà àêòèâíûõ öåíòðîâ  ïðèìåñíûõ ìîëåêóë. àçóìååòñÿ,
ýòîò ðåæèì ðàáîòû ÿâëÿåòñÿ åùå è àíòèñòîêñîâûì, ïîñêîëüêó ìû óæå ïîíÿëè, ÷òî
ðåçîíàíñíîå èìïóëüñíîå âîçäåéñòâèå ñëåäóåò îñóùåñòâëÿòü â ïðàâîé ñïåêòðàëüíîé
÷àñòè ïîñëåäíåãî ¾ãîðáà¿ S0 → S1 -ëèíèè ïîãëîùåíèÿ. À èìåííî, áëàãîäàðÿ ñïå-
öèè÷åñêîé êèíåòèêå ïðîöåññîâ ïîãëîùåíèÿ è ïåðåèçëó÷åíèÿ îòîíîâ ëàçåðíîãî
èìïóëüñà â ýòîé ÷àñòè ëèíèè è âñåâîçðàñòàþùåé ðîëè ó÷àñòâóþùèõ îíîíîâ îêî-
ëî S1 -ñîñòîÿíèÿ, â êàæäîì àêòå ïîãëîùåíèÿ è ëóîðåñöåíöèè âíóòðåííÿÿ ýíåðãèÿ
àìîðíîé ìàòðèöû ïðåîáðàçóåòñÿ â ýíåðãèþ êîëåáàíèé ïðèìåñíûõ ìîëåêóë è âû-
íîñèòñÿ èç ñðåäû âìåñòå ñ èçëó÷åíèåì ñèãíàëîâ àíòèñòîêñîâîãî îòîííîãî ýõà èëè
ñèãíàëîâ ñâîáîäíî-èíäóöèðîâàííîãî ñïàäà.
àáîòà ïîääåðæàíà ÔÔÈ (ïðîåêòû  07-02-00883, 08-02-00032, 08-02-90001-
Áåë, 09-02-00136-à), à òàêæå ïðîãðàììàìè Ïðåçèäèóìà ÀÍ ¾Êâàíòîâàÿ èçèêà
êîíäåíñèðîâàííûõ ñðåä¿, ÎÔÍ ÀÍ ¾Ôóíäàìåíòàëüíàÿ îïòè÷åñêàÿ ñïåêòðîñêî-
ïèÿ è åå ïðèëîæåíèÿ¿, ¾Ôóíäàìåíòàëüíûå îñíîâû àêóñòè÷åñêîé äèàãíîñòèêè èñ-
êóññòâåííûõ è ïðèðîäíûõ ñðåä¿ è ãðàíòîì Ïðåçèäåíòà Ô ÌÊ-6162.2008.2.
Summary
S.V. Petrushkin, V.V. Samartsev. Optial Cooling of Dye-Doped Polymer Films during
Photon Eho Emission.
Some spetral features of the femtoseond self-diration, primary and stimulated photon
eho signals on the S1 → S0 (at the wavelength 795 nm) of the phthaloyanine moleules HW
1009 type in the polyvinylbutyral lm at room temperatures were observed. It is shown that
under resonant pulsed exitation of various setions of the optial absorption band the spetral
shifts for responses ould be Stokes and anti-Stokes as well: at pump wavelength λ = 765 nm
there is Stokes shift and at λ = 790 nm there is anti-Stokes shift. A simple femtoseond
oherent laser ooling regime for dye-doped polymer lm is proposed.
Key words: femtoseond, se-diration, photon eho, polymer lm, anti-Stokes, optial
ooling, phonons.
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